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Salgnyqltiry
V o o r  h e t  u i t v o e r e n  v a n  e e n  M o l e c u l a i r e  D y n a m i c a  s t u d i e  v a n  g r o t e
m o l e c u l e n ,  z o a l s  e i w i t t e n ,  i n  w a t e r . i s  e e n  s i m p e l  d o c h  b e t r o u w b a a r  i n t e r -
a c t i e m o d e l  v o o r  w a t e r  n o o d z a k e l i j k .  D e  o n t w i k k e ' l i n g  e n  h e t  t e s t e n  v a n  z o ' n
i n t e r a c t i e p o t e n t i a a l  v o o r  w a t e r  ( S P C  -  S i m p l e  P o i n t  C h a r g e  m o d e l  )  s t a a t
c e n t r a a l  i n  d i t  o r o e f s c h r i f t .
Tevens  word t  een  i so the rm- i sobaa r  MD a lgo r i tme  behande ld  om gedu rende
een  s jmu la t i e  de  tempera tuu r  en  d ruk  van  he t  bes tudee rde  sys teem te  kunnen
regu  l e ren .
H e t  b e p a l e n  v a n  v r i j e  e n e r g i e ,  e e n  g r o o t h e i d  d i e  n i e t  d i r e k t  b e s c h i k -
b a a r  i s  i n  e e n  M o l e c u l a i r e  D y n a m i c a  b e r e k e n i n g ,  k o m t  a a n  d e  o r d e  i n  h e t
kade r  van  he t  op lossen  van  een  dee l t j e  i n  wa te r .
M o l e c u l a i r e  D y n a m i c a  i s  i n  e s s e n t i e  e e n  c o m p u t e r  s i m u l a t i e  m e t h o d e  o m
d e  g e k o p p e l d e  k l a s s i e k e  b e w e g i n g s v e r g e l  i j k i n g e n  v a n  e e n  a a n t a l  d e e l t j e s
( a t o m e n - m o l e c u l e n ) ,  d i e  i n t e r a c t i e  m e t  e l k a a r  h e b b e n ,  o p  t e  l o s s e n .  H e t
a a n t a l  d e e l t j e s  v a r i e e r t  i n  d e  m e e s t e  g e v a l l e n  v a n  e n k e l e  h o n d e r d e n  t o t
e n k e l e  d u i z e n d e n .  D e  i n t e r a c t i e  d i e  d e  d e e l t j e s  o n d e r l i n g  h e b b e n  w o r d t  b e -
s c h r e v e n  d o o r  e e n  i n t e r a c t i e  p o t e n t i a a l ,  d i e  z o  g o e d  m o d e l  i j k  g e d e f i n i e e r d
moe t  wo rden ,  opda t  he t  ges imu iee rde  sys teem de  werke l i j ke  s i t ua t i e  nauw-
k e u r i g  g e n o e g  b e s c h r i j f t .  D e  M o l e c u l a i r e  D y n a m i c a  m e t h o d e  g e e f t  d e  t i j d s -
o n t w i k k e l i n g  w e e r  v a n  e e n  s y s t e e m  v a n  i n t e r a g e r e n d e  d e e l t j e s . 0 p  d e z e  m a n j e r
i s  h e t  m o g e l  i j k  o m  z o w e l  s t r u k t u r e l e  ( s t a t i s c h e )  a . l s  d y n a m i s c h e  e i g e n s c h a p -
n p n  v a n  h p t  c , v s , t e p m  t e  b e S t U d e f e n .
P L "  v u "  , , v w  J J v w v e " l
Na een  i n l e i dend  hoo fds tuk ,  waa r i n  de  a l  l edaagse  en  we tenschappe l  i j ke
kenn i s  omt ren t  wa te r  zee r  ko r t  wo rd t  besch reven ,  wo rden  i n  hoo fds tuk  I I
enke le  t heo re t i sche  benade r i ngsmethoden  besch reven  en  d i ve rse  t ypen  i n te r -
a c t i e  p o t e n t i a l e n  g e i n t r o d u c e e r d .  T e v e n s  w o r d t  d e  M o l e c u l a i r e  D y n a m i c a
methode  ko r t  u i t eengeze t .
Hoo fds tuk  I I I  beva t  een  ove rz i ch t  waa r i n  de  mees te  i n te rac t i e  po ten -
t i a l e n ,  d i e  t o t  n u  t o e  v o o r  w a t e r  z i j n  o n t w i k k e l d ,  w o r d e n  b e h a n d e l d .
I n  hoo fds tuk  IV  komt  de  on tw ikke l i ng  van  he t  SPC mode l  u i t voe r i g  aan
de  o rde  en  worden  enke le  resu l t a ten  me t  een  aan ta l  vee l  qeb ru . i k te  ande re
model  I  en vergel 'e len-
S t ruk tu re le ,  dynamische  n  t he rmodynamische  e igenschappen  van  een
sys teem van  wa te rmo lecu len ,  be rekend  me t  behu lp  van  he t  SPC mode l  wo rden  i n
he t  vo ' l gende  hoo fds tuk  (hoo fds tuk  V )  behande ld .  Geconc ' l udee rd  maq  worden
d a L ,  g e z i e n  d e  e e n v o u d  v a n  h e t  m o d e l .  d e  m e e s t e  e i g e n s c h a p p e n  v a n  w a t e r  o p
h p v r p d i n c n d p  u r i  r z o  w g p d g q  b e s c h f e v e n ,
I n  e e n  l 4 o l e c u l a i r e  D y n a m i c a  s i m u l a t i e  b e s t a a t  v a a k  d e  b e h o e f t e  o m  d e
tempera tuu r  en  d ruk  van  he t  bes tudee rde  sys teem b innen  bepaa lde  g renzen
c o n s t a n t  t e  h o u d e n .  I n  h o o f d s t u k  V I  w o r d t  z o ' n  i s o t h e r m - i s o b a a r  M D  a l g o r i t m e
besch reven  en  ge tes t  aan  een  sys teem van  wa te r  mo lecu len .  Ko r tweg  gezegd
k o m t  h e t  a l g o r i L r n e  r o p  n e e r  d a L  h e r  g e s i m u l e e r d  s y s t e e m  g e k o p p e l d  w o r d t
aan  een  warmte  en /o f  d ruk  bad .
H o o f d s t u k  V I I  b e v a t  e e n  u i t v o e r j g e  s t u d i e  v a n  d e  c r e a t i e  v a n  e e n
c a v i t y  ( h o l t e )  i n  w a t e r .  H e t  v o r m e n  v a n  e e n  c a v i t y  i n  w a t e r  k a n  b e s c h o u w d
v , i o r d e n  a l s  e e n  e e r s t e  s t a p  i n  h e t  o p l o s s e n  v a n  e e n  d e e l t j e  ( a t o o m  o f  m o . l e -
c u u l )  i n  w a t e r .  D e  i n t e r e s s a n t e  g r o o l h e i d ,  d i e  h i e r b i j  v a n  b e l a n g  i s ,  i s
d e  G i b b s  v r i j e  e n e r g i e .  D e z e  g r o o L h e i d  i s  e c h t e r  n i e t  d i r e k t  t o e g a n k e l  i j k
i n  e e n  M o l e c u l a i r e  D y n a m i c a  m e t h o d e .  I n  d i t  h o o f d s t u k  w o r d e n  t w e e  m a n i e r e n
b e s c h r e v e n  o m  d e z e  v r i j e  e n t h a l p i e  L e  b e p a l e n .  B e i d e  m e L h o d e n  w o r d e n  v e r g e -
l e k e n  m e t  d e  s t a t i s t i s c h  m e c h a n i s c h e  S c a l e d  P a r t i c l e  T h e o r y  ( S P T ) .
O n d a n k s  h e t  f e i t  d a t  h e t  S P C  m o d e l  e e n  s t a r  m o d e l  i s ,  d . w . z .  d a t  d e
b i n d i n g s l e n g t e n  e n  b i n d i n g s h o e k  g e d u r e n d e  d e  s i m u l a t i e  c o n s t a n t  g e h o u d e n
w o r d e n  k a n  t o c h  i e t s  g e z e g d  w o r d e n  o v e r  d e  s t o r i n g  o p  d c  i n L r a m o l e c u l a i r e
v i b r a t i e s .  I n  h e t  l a a t s t e  h o o f d s t u k  ( h o o f d s t u k  V I I I )  w o r d t  d e  s t o r i n g  o p
d e z e  i n t e r n e  v i b r a t i e s  b e h a n d e l d .  H i e r i n  w o r d e n  v i b r a t i e  s p e c t r a  b e h a n d e l d .
D e  v o o r n a a m s t e  c o n c l u s i e  i s  d a t  d e  v e r s c h u i v i n g  e n  v e r b r e d i n g  v a n  d e  f u n d a -
n r e n t . e l e  f r c o r r e n t . i e q  n p r p l a t p c r d  i s  a a n  h e t  a a n t a l  e n  d e  s t e r k t e  v a n  d e
i n t e r m o l e c u l a i r e  w a t e r s t o f  b i n d i n g e n  w a a r i n  e e n  m o l e c u u l  a l s  e e n  w a t e r s t o f
b r u g  d o n o r  p a r t i c i p e e r t .
